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 DFT の結果から ZFS 定数 D，E とその主軸を求める計算手法の導出と、そのプログラム開発を行った。主なター
ゲットは、次世代のメモリ材料として期待されている単分子磁石、あるいは単一次元鎖磁石である。これらは零次元、
あるいは一次元の巨大磁性金属錯体であり、高精度量子化学計算は事実上 DFT でしか行えない。ZFS の元となる３
つの相互作用、１電子、２電子スピン軌道相互作用とスピン双極子間相互作用のうち、金属錯体で支配的となる１電
子スピン軌道相互作用（SOC1）を用いて、スピン分極 DFT（UDFT）の結果から摂動的に求めた。単分子磁石（図
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図 1. [Mn(III)-Cu(II)(Br-sap)2Cl(MeOH)]
DM 相互作用パラメータ［3,4］ 




最終的には遷移金属錯体をターゲットとするため、その場合の DM 相互作用において支配的となる SOC1 のみを用い
て計算する手法とプログラムを開発した。 
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    特に、 d が と直交する時、 
       
    ここで、θ は のなす角度。 




単分子磁石 （S＝5/2、D＝－1.81 cm－1  ）
⒜[MnP]＋ TCNE⒝[ ]－[MnP TCNE]＋[ ]－ ⒞[Mnp TCNE MnP]＋[ ]－[ ]＋
図 2. 計算したクラスタ一
図 3. DM 相互作用
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   図 4. 分子内で螺旋磁性の発現する単分子磁石1        図 5. 螺旋スピン配列（一回転は 720°） 
 




図 6. カイラル磁性体2とカイラル磁性 
図 7. 量子スピン液体3
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多数のラジカルを含む系の計算手法の開発［5］ 
 多数のラジカルを含む系、あるいはスピン分極の大きい系は、量子化学計算が非常に難しいことで知られている。
そのような系のための高精度計算手法としては UDFT の他に UNO-CASCI 法と呼ばれる手法が主に使用されるが、
波動関数ベースの手法である UNO-CASCI 法の場合はスピンサイトが増えると計算量が発散してしまうという問題
がある。そのため、例えば五員環、六員環を非常に多く含む有機磁性体のスピン間の磁気的相互作用を計算する場合
には、環上に現れるスピン分極のため、現状では UDFT しか使えない場合も多い。 










差が含まれることが知られている。この改善のために、共鳴 HF CI 法と UDFT のアイディアを融合した共鳴 DFT CI
法を開発した。そのプログラムの開発も行った。これにより、UDFT の結果を改善することに成功した（図 10）。
ただ、若干振る舞いに異常が見られ、何らかの改善が必要であることが示唆された。 
図 8. VB 法と共鳴 HF CI 法の比較
VB              ⒜ 法 HF CI   ⒝共鳴 法
⒜UNO-CI 法 ⒝共鳴 HF CI 法 
図 9. H4 モデル分子での計算量の削減 
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図 10. 水素分子における共鳴 DFT CI 法（Res-UBLYP CI）の結果 
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